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かくして, 本研究は, この触媒反応工学の歴史上の盲点となっている基本問題, すなわち, 触媒表面過
程の反応機構ならびに反応工学特性そのものを, 触媒構造論ならびに触媒製造工学との関連において, 実
験的に追究し, 触媒工学本来の立場において系統的に実施したものであることを述べ, また, その結果と
して, 還元金属触媒によるオレフィン酸化の触媒反応工学的研究において, 工学的基礎としては固定床流
通系の成型固体触媒について表面反応過程をふくむ物質ならびに熱の移動に関する分子的輸送現象を中心






























る｡ とくに, 固体触媒を用いる接触酸化反応全般に共通の問題として, 酸素と炭化気素との分圧ならび
にその比率による定常反応速度についての反応次数の可変性の検討にもとずき, 酸素についての反応次数
(0.5または1.0)を基準として, 定常反応状態において酸素が解離吸着平衡にあるとき, すなわち, 吸着




























移がおこることにより表面酸化が進行するが, 酸化燃焼に至る反応は不可逆, 連鎖的であり, エポキシド
の生成は可逆, 非連鎖的であることが示された｡ また, この触媒表面の定常反応状態においては反応成分
および生成物のすべてにラングミュア吸着式の成立することが実証され, この範囲内で表面吸着体を均一



















能に関する活性 (生産性) 選択性 (機能純度) 安定性 (寿命) の三基本特性を支配するミクロ速度論的国
子の解明とその触媒反応工学的制御に関する研究をまとめたもので, 緒言と6節の論文からなっている｡





れる組成領域はエチレン高濃度, 還元性接触条件における酸素吸着飽和 (反応次数 0.5- 0) に達する分圧
域にあることを結論した｡ なお, この際, 気相爆発組成と接触酸化反応応答との間に極めて鮮明かつ密接
な相関のあることを実証し, 触媒表面酸化の不均一速度論に固有の連鎖反応特性がここに反映されている
ことを指摘した｡










































触媒反応装置の最適設計に関して, aprioridesign (演緯設計) と aposterioridesign (帰納設計) の
二つの方向に多くの研究がなされたが, 従来いずれも基本的に問題となる触媒表面過程に関する反応機構
ならびに反応工学特性の実体が明かにされていないために, 前者の研究は電算機の発達にもかかわ らず


























































最後に, 本研究は, 以上の基礎研究を拡張し, 工業装置と同等の単位反応管を用いたパイロット試験装
置によって工業化基礎試験を行った結果, エチレンオキシドについては選択率100%にて空時収量8 (モ
ル/L,hr), プロプレソオキシドについては選択率71%にて空時収量2 (モル/L,hr)の数値を確立して
いる｡ さらに, この試験研究において, 管型積分反応器の軸方向反応数値分布の解析を行い, 触媒反応操
作におけるミクロ速度因子の制御に対する触媒工学的評価の基準は, 諸種の不均一速度論的因子の発展を
抑制排除した上で結局するところの, 均一速度論近似の成立する条件範囲にあるという触媒設計の基本原
理を結論している｡
これを要するに, 本論文はオレフィン炭化水素の気相接触酸化に関する固定床流通系の触媒反応工学に
ついて広汎な系統的実験研究を行い, 触媒表面過程の反応機構ならびに反応工学特性を, 理学的には不均
一速度論, 工学的にはミクロ速度論のそれぞれ新しい見地に立って明かにし, これにもとずいて反応工学
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制御の手段を見出すとともに触媒設計の基本原理を確立したものであり, またその結果として直接酸化法
によるエチレンオキシドおよびプロピレンオキシドの高能率生産の触媒技術を完成したものであって, 学
術上, 工業上寄与するところ少くない｡
よって, 本論文は工学博士の学位論文として価値あるものと認める｡
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